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DESCRIPCIÓN
Zeolita ITQ-16.
Campo de la técnica
La zeolita Beta es un material microporoso con canales formados por anillos de 12 unidades, que presenta un
patrón de difracción característico, como se muestra en la figura 1 (Pérez-Pariente, J., Martens, J.A., Jacobs, P.A.
Applied Catálisis, 31, (1987) 35).
La zeolita se forma por un intercrecimiento de diferentes polimorfos relacionados entre sí, como se ha descrito
en la literatura (J. M. Nedsam, M. M. J. Treacy, D. T. Koetsier, C. B. De Gruyter, Proc. R. Soc. London A, 420
(1998) 375). Entre todos los polimorfos descritos, parece que los polimorfos A y B son los únicos que básicamente
constituyen el intercrecimiento denominado zeolita Beta (Zeolites, 5/6, (1996), 641) mientras que el polimorfo C
(cuyo difractograma, calculado a partir de la estructura propuesta en J. M. Newsam, M. M; J. Treacy, D. T. Koetsier,
C. B. De Gruyter, Proc. R. Soc. London A, 420 (1998), 375 se muestra en la figura 2), muestra una menor proporción
de este intercrecimiento.
Por lo tanto, sería posible sintetizar nuevos materiales con diferentes relaciones de los diferentes polimorfos A, B
y C que darían lugar a estructuras con un difractograma de rayos X diferente al de la zeolita Beta definida según su
difractograma de rayos X, y diferente al del polimorfo C puro.
En esta invención, un material que se incluye bajo la denominación de zeolita ITQ, caracterizada por su difracto-
grama de rayos X y que parece indicar que los materiales de este grupo tienen relaciones diferentes de los diferentes
polimorfos A, B, y C descritos como posibles intercrecimientos en la zeolita Beta, por lo tanto, muestran patrones de
difracción de rayos X diferentes al descrito para la zeolita Beta.
Descripción de la invención
La presente invención se refiere a un nuevo material de zeolita que está incluido dentro de la denominación ITQ-
16, al método para su obtención, y a sus aplicaciones catalíticas.
La zeolita ITQ está relacionada con la zeolita Beta, pero presenta un difractograma de rayos X diferente, mostrado
en la figura 3, que puede ser debido a la diferente relación de los distintos polimorfos que se encuentran en la zeolita
Beta, cuyo difractograma se muestra en la figura 1. De esta forma, la zeolita ITQ-16 podría estar constituida, además
de por los polimorfos A y B característicos de la zeolita Beta, por otro polimorfo que se podría corresponder con el
polimorfo C propuesto por Newsam (J. M. Newsam, M. M. J. Treacy, D. T. Koetsier, C. B. de Gruyter, Proc. R. Soc.
London A, 420 (1998), 375). Por tanto, la presencia de este otro polimorfo confiere al material ITQ-16 un patrón de
difracción de rayos X que es diferente al de la zeolita Beta.
El patrón de difracción de rayos X para la zeolita ITQ-16, tal y como se sintetiza, muestra los siguientes valores
del ángulo 2θ y de intensidad relativa, I/Io:
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donde d significa una intensidad entre 0,001 y 20%; m significa intensidad media, entre 20 y 40%; f significa una
intensidad fuerte, entre 40 y 60%; y mf significa intensidad muy fuerte, entre 60 y 100% y d-mf indica que la in-
tensidad relativa de estos picos puede variar dependiendo de la proporción de polimorfos. Las posiciones, anchuras e
intensidades relativas de los picos de difracción se pueden modificar según la composición química del material (tipo
de agente director de estructura, relación Si/Ge, presencia de otros hetero-átomos trivalentes y/o tetravalentes (uno o
varios) en la red, además de silicio y germanio, como por ejemplo: aluminio, boro, titanio, vanadio, etc.) junto con el
grado de hidratación y el tamaño de cristal.
El patrón de difracción de rayos X del material ITQ-16, tal y como se sintetiza, se ha obtenido en un difractómetro
Philips PW 1830 con un controlador PW 1710 y radiación Kα de Cu. El difractograma obtenido -para una muestra
específica de ITQ-16 exclusivamente constituida de óxido de Si y Ge con una relación Si/Ge = 50- por medio del
método de polvo y usando una rendija de divergencia fija, se caracteriza por los siguientes valores mostrados en la
Tabla 1, por el ángulo 2θ (grados) y las intensidades relativas (I/Io), siendo Io la intensidad del pico más intenso, al cual
se le asigna un valor de 100. Las intensidades relativas se han expresado en los siguientes términos: d = intensidad
débil (entre 0,001 y 20%); m = intensidad media (entre 20 y 40%); f = intensidad fuerte (entre 40 y 60%) y mf =
intensidad muy fuerte (entre 60 y 100%).
TABLA I



















La variación en la medida del ángulo 2θ debido a un error instrumental se estima en ± 0,5 grados.
En particular, el patrón mostrado en la tabla I anterior y en la figura 3 se refiere a materiales cuya red está ex-
clusivamente constituida por óxido de silicio y germanio, con una relación Si/Ge = 50 y sintetizado usando el catión
DABCO-bencilo, cuya estructura se muestra en la figura 4, como estructura de agente director.
La tabla II muestra los valores del ángulo 2θ y las intensidades relativas (I/Io) de las reflexiones del polvo sobre el
difractograma de rayos X para las muestras anteriores que han sido calcinadas a 580ºC para eliminar los compuestos
orgánicos ocluidos en el interior de la zeolita, donde d, m, f y mf tienen los mismos significados que en la tabla I.
TABLA II
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TABLA II (Continuación)
















El patrón de difracción de rayos X de la zeolita ITQ-16 se diferencia principalmente del patrón de la zeolita Beta
en que, a ángulos bajos, muestra, a parte de un pico ancho en torno a un valor de 2θ de 7,4º ± 0,5º, dos picos a ángulos
de 2θ de 6,9º ± 0,5º, y 9,6º ± 0,5º, que, en general, muestran una menor anchura a media altura que el pico a 7,4º. Los
tres picos mencionados son picos individuales que se pueden identificar en el diagrama de difracción de rayos X tal
como se puede ver en la figura 3. La intensidad relativa de los picos a 6,9º ± 0,5º, y 9,6º ± 0,5º con respecto a la inten-
sidad del pico a 7,4º ± 0,5º cumple con la relación I9,6/I7,4 y siendo la relación I6,9/I7,4mayor que cero y menor que∞.
La intensidad de relativa de estos picos varia a medida que la relación de los polimorfos A, B y C varía en la
estructura de la zeolita ITQ-16. Siendo los límites para el polimorfo C puro, los propuestos por Newsam (figura 2), y
la zeolita Beta (Figura 1) (Pérez-Pariente, J., Martens, J.A., Jacobs, P.A. Applied Catálisis, 31, (1987) 35) (Documento
de Patente de EE.UU. de número Re 28341).
Por tanto, esta invención se refiere a un material que tiene como límites extremos la zeolita Beta y otro polimorfo
que podría ser el polimorfo C. En la zeolita Beta y el posible polimorfo C, contrariamente a lo que ocurre con la zeolita
ITQ-16, no se encuentran de manera simultanea los picos en los ángulos 6,9º ± 0,5º, 7,7º ± 0,5º, y 9,6º ± 0,5.
El material en su forma calcinada tiene la siguiente fórmula empírica:
x(M1/nXO2) : t TO2 : g GeO2 : (1 − g)SiO2
en donde T es uno o varios elementos diferentes de Ge y Si con estado de oxidación +4, tal como Ti, V, Sn; X es uno
o varios elementos con estado de oxidación +3 tal como Al, Ga, B, Cr, Fe; y M puede ser H+ o uno o varios cationes
inorgánicos con carga +n como por ejemplo Li+, Na+, K+, Ca2+, Mg2+, etc; y en donde “t” está comprendido entre 0 y
0,1, “g” está comprendido entre 0 y 0,33 y “x” está comprendido entre 0 y 0,2.
Como la composición de síntesis necesaria para la síntesis de la zeolita ITQ-16 depende del agente director de
estructura utilizado, a continuación se describe el intervalo de composición química del material ITQ-16 para realiza-
ciones específicas de la invención, según el agente director de estructura.
En el caso de usar el catión TEA como agente director de estructura, g debe estar entre 0,33 y 0,001, preferen-
temente entre 0,33 y 0,01. En el caso de ser sintetizado con cationes trivalentes, como por ejemplo Al, se obtiene la
zeolita ITQ-16 cuando la relación Si+Ge/Al, equivalente a 1/x, esté entre 5 y ∞, preferentemente mayor de 15. Para
obtener la zeolita ITQ-16 con otros cationes tetravalentes diferentes de silicio y germanio, tales como Sn, V, Ti, la
relación SiO2+GeO2/TO2 debe tener un valor entre 10 y∞, preferentemente 20 y 1000.
Cuando se usa el catión DABCO-bencilo como agente director de estructura, para obtener la ITQ-16 el valor de g
debe estar entre 0,17 y 0,001, y preferentemente entre 0,032 y 0,001, y más preferentemente entre 0,032 y 0,01. En el
caso de ser necesario sintetizar la zeolita ITQ-16 con cationes trivalentes, como por ejemplo Al, la relación Si+Ge/Al
estará entre 5 y∞, preferentemente mayor de 15 y más preferentemente mayor de 20.
Para obtener la zeolita ITQ-16 con otros cationes tetravalentes distintos de silicio y germano, tales como Sn, V, Ti,
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Cuando se usa un catión Q-bencilo como agente director de estructura para obtener la ITQ-16, g debe tener un
valor entre 0,2 y 0,001, preferentemente entre 0,134 y 0,001 y más preferentemente entre 0,134 y 0,01. En el caso de
ser necesario sintetizar la zeolita ITQ-16 con cationes trivalentes, como por ejemplo Al, la relación Si+Ge/Al estará
entre 5 y ∞, preferentemente mayor de 15 y más preferentemente mayor de 20. Para obtener la zeolita ITQ-16 con
cationes tetravalentes distintos de silicio y germanio, tales como Sn, V, Ti, la relación SiO2+GeO2/TO2 debe tener un
valor entre 10 y∞, y preferentemente entre 20 y 1000.
La presente invención se refiere al proceso para obtener el material denominado ITQ-16, caracterizado por medios
de un medio de síntesis con un pH entre 5 y 8,5, y preferentemente entre 6 y 8, y el uso de aniones de fluoruro como
agentes mineralizadores, y cationes TEA, DABCO-bencilo y Q-bencilo como agentes directores de estructura.
El método de preparación se basa en calentar a temperaturas entre 110ºC y 200ºC, y preferentemente entre 130ºC
y 175ºC, una mezcla de reacción que contiene una fuente de Si, entre las cuales son preferentes sílice amorfa, sílice
coloidal, gel de sílice, tetraalquil-ortosilicato, y una fuente de germanio tal como, por ejemplo, haluros, alcóxidos u
óxido de germanio. La mezcla de síntesis contiene uno o más de los siguientes cationes como agentes directores de
estructura: TEA, DABCO-bencilo, Q-bencilo y una fuente de iones F−.
Opcionalmente, en el gel de síntesis se pueden incluir cationes trivalentes tales como, por ejemplo, Al, B, Ga, Fe o
Cr, y cationes tetravalentes tales como Ti, V o Sn.
La composición de la mezcla de síntesis se caracteriza por los siguientes intervalos de relaciones molares cuando
se usa el catión DABCO-bencilo como agente director de estructura:
DABCO-bencilo/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0,5, y preferentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
GeO2/(SiO2+GeO2) definido como g = entre 0,17 y 0,001, y preferentemente entre 0,032 y 0,001, aún más prefe-
rentemente entre 0,032 y 0,01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y∞, y preferentemente por encima de 15, aún más preferentemente por encima de 20.
SiO2+GeO2/TO2 = entre 10 y∞, y preferentemente entre 20 y 1000.
en donde X representa un elemento en su estado de oxidación trivalente, tal como Al, B, Fe, Ga o Cr; y T representa
un elemento en su estado de oxidación tetravalente, tal como Ti, Sn o V.
Cuando se usa el catión TEA como agente director de estructura, la composición de la mezcla de síntesis se
caracteriza por las siguientes relaciones molares:
TEA/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0,5, y preferentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
GeO2/(SiO2+GeO2) definido como g = entre 0,33 y 0,001, y preferentemente entre 0,33 y 0,01.
(Si+Ge)/X = entre 5 y∞, y preferentemente por encima de 15.
SiO2+GeO2/TO2 = entre 10 y∞, y preferentemente entre 20 y 1000.
donde X representa un elemento en su estado de oxidación trivalente, tal como Al, B, Fe, Ga o Cr; y T representa
un elemento en su estado de oxidación tetravalente, tal como Ti, Sn o V.
Cuando se usa el catión Q-bencilo como agente director de estructura, la composición de la mezcla de síntesis se
caracteriza por las siguientes relaciones molares:
Q-bencilo/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0,5, y preferentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
GeO2/(SiO2+GeO2) definido como g = entre 0,2 y 0,001, y preferentemente entre 0,134 y 0,001, aún más prefe-
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(Si+Ge)/X = entre 5 y∞, y preferentemente por encima de 15, aún más preferentemente por encima de 20.
SiO2+GeO2/TO2 = entre 10 y∞, y preferentemente entre 20 y 1000.
donde X representa un elemento en su estado de oxidación trivalente, tal como Al, B, Fe, Ga o Cr; y T representa
un elemento en su estado de oxidación tetravalente, tal como Ti, Sn o V.
En el caso de utilizar mezclas de cationes Q-bencilo y DABCO-bencilo como agentes directores de estructura, la
composición de la mezcla de síntesis se caracteriza por las siguientes relaciones molares:
(DABCO-bencilo+Q-bencilo)/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0,5, y preferentemente entre 100 y 2.
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01, y preferentemente entre 1 y 0,03.
GeO2/(SiO2+GeO2) definido como g = entre 0,2 y 0,001, y preferentemente entre 0,134 y 0,001, aún más prefe-
rentemente entre 0,134 y 0,01
(Si+Ge)/X = entre 5 y∞, y preferentemente por encima de 15, aún más preferentemente por encima de 20.
SiO2+GeO2/TO2 = entre 10 y∞, y preferentemente entre 20 y 1000.
DABCO-bencilo/(DABCO-bencilo+Q-bencilo) = entre 0 y 1, ambos excluidos.
donde X representa un elemento en su estado de oxidación trivalente, tal como Al, B, Fe, Ga o Cr; y T representa
un elemento en su estado de oxidación tetravalente, tal como Ti, Sn o V.
Una vez que se completa la cristalización, se separan los sólidos de líquido madre mediante filtración y/o centrifu-
gación. Como resultado se obtiene un sólido altamente cristalino que contiene material orgánico ocluido.
El producto sólido obtenido tiene un patrón de difracción característico (radiación CuKα) como se muestra en la
figura 3 y en la tabla 1, que tiene una cierta similitud con el de la zeolita Beta (Documento de patente de los EE.UU.
de número Re 28341) a un ángulo mayor 2θ > 20º, donde θ es el ángulo de Bragg, y una pequeña similitud a ángulos
menores.
El material orgánico y los aniones fluoruros ocluidos se eliminan por medio de calcinación a vacío, aire, N2 u
otro gas inerte, a una temperatura por encima de 450ºC, y preferentemente a una temperatura por encima de 500ºC
e inferior a 900ºC. El patrón de difracción de rayos X del material calcinado se presenta en la figura 5 y en la tabla
2.
De este modo, la zeolita calcinada ITQ-16 muestra un pico de difracción alrededor de 7,4º, caracterizado por una
anchura a media altura de alrededor 1º y característico de la zeolita Beta (Newsam et al., Proc. R. Soc. London A.
1988, 420, 375) con un intercrecimiento determinado de polimorfos A y B, pero también muestra dos picos a 6,9º ±
0,5º, y 9,6º ± 0,5º, correspondientes a la presencia de otro polimorfo que podría ser el polimorfo C. Por tanto, la zeolita
ITQ-16 muestra un intercrecimiento diferente al de la zeolita Beta.
Para la zeolita ITQ-16 sintetizada en el presente informe, se describen los siguientes usos:
- Como un aditivo de los catalizadores de craqueo catalíticos de hidrocarburos.
- Como un componente de los catalizadores de hidro-craqueo e hidro-craqueo suave.
- Como un componente o un aditivo de los catalizadores de isomerización de parafinas ligeras.
- Como un componente de los catalizadores de desparafinado o iso-parafinado.
- Como un catalizador para la alquilación de isoparafinas con olefinas y la alquilación de compuestos aro-
máticos y compuestos aromáticos substituidos con olefinas y alcoholes, y más específicamente como un
catalizador de la alquilación de benceno con propileno.
- Como catalizador en la reacciones de acilacion de compuestos aromáticos sustituidos usando ácidos, clo-
ruros de ácidos o anhídridos de ácidos orgánicos como agentes acilantes.
- Como catalizadores en las reacciones de Meerwein-Pondorf-Verley y Oppenauer.
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En el caso de la ITQ-16 que contiene Ti, su uso se describe como un catalizador para la epoxidación de olefi-
nas, oxidación de alcanos, oxidación de alcoholes y oxidación de tio-éteres a sulfóxidos y sulfonatos usando hidro-
peróxidos inorgánicos y orgánicos, como por ejemplo H2O2, tercbutil-hidroperóxido, hidroperóxido de cumeno, como
agentes oxidantes.
En el caso de contener Sn, su uso se describe como catalizadores oxidantes en las reacciones de Bayer-Villiger
usando H2O2 como agente oxidante. Finalmente, su uso se describe en la amoximación de ciclohexanona a oxima con
NH3 y H2O2.
Breve descripción de las figuras
Figura 1 representa un difractograma de rayos X de una zeolita Beta.
Figura 2 representa el difractograma calculado para el polimorfo C.
Figura 3 muestra un difractograma de un material constituido exclusivamente de óxido de silicio y germanio, en
una relación de Si/Ge = 50 y sintetizado usando el catión DABCO-bencilo.
Figura 4 muestra las fórmulas para los cationes usados como agentes directores de estructura.
Figura 5 muestra el patrón de difracción de la zeolita ITQ-16 calcinada.
Figura 6 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 2, con (Si+Ge)/Al = 50 y usando
el catión DABCO-bencilo como agente director de estructura.
Figura 7 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 3, usando el catión Q-bencilo como
agente director de estructura.
Figura 8 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 4, usando el catión Q-bencilo como
agente director de estructura.
Figura 9 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 5, usando el catión TEA como
agente director de estructura.
Figura 10 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 6, usando el catión TEA como
agente director de estructura.
Figura 11 muestra el patrón de difracción de ITQ-16 preparada según el ejemplo 7, usando el catión DABCO-
bencilo agente director de estructura.
Ejemplos
Ejemplo 1
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si y Ge, y usando el catión DABCO-bencilo agente
director de estructura.
6,8 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 8,335 g de una disolución acuosa de DABCO-bencilo (2·10−3
moles de DABCO-bencilo (OH)/g) y 0,92 g de agua. A continuación se añaden 0,0684 g de GeO2. Seguidamente se
deja la mezcla agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del TEOS. Finalmente se añaden 1,334 g de
HF (50% acuoso). La mezcla resultante se calienta a 150ºC en autoclaves recubiertos internamente de PTFE. Después
de 13 h de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 17 g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel de síntesis.
El patrón de difracción de rayos X se muestra en la figura 3.
Ejemplo 2
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si, Ge y Al, y usando el catión DABCO-bencilo como
agente director de estructura donde (Si+Ge)/Al = 50.
13,0 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 34,74 g de una disolución acuosa de DABCO-bencilo
(9,98·10−4 moles de DABCO-bencilo (OH)/g). A continuación se añaden 0,436 g de GeO2 y 0,272 g de isopropóxido
de aluminio. Seguidamente se deja la mezcla agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del TEOS y
los 15,25 g de agua. Finalmente se añaden 1,334 g de HF (50% acuoso). La mezcla resultante se calienta a 150ºC en
autoclaves recubiertos internamente de PTFE. Después de 46 h de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 20
g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel de síntesis.
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Ejemplo 3
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si y Ge, y usando el catión Q-bencilo como agente
director de estructura.
6,511 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 8,29 g de una disolución acuosa de Q-bencilo (2,0·10−3
moles de Q-bencilo (OH)/g). A continuación se añaden 0,218 g de GeO2 y 0,7 g de agua. Seguidamente se deja la
mezcla agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del TEOS. Finalmente se añaden 0,667 g de HF (50%
acuoso). La mezcla resultante se calienta a 150ºC en autoclaves recubiertos internamente de PTFE. Después de 19 h
de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 20 g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel de síntesis.
El patrón de difracción de rayos X se muestra en la figura 7.
Ejemplo 4
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si, Ge y Al, y usando el catión Q-bencilo como agente
director de estructura.
13,67 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 26,09 g de una disolución acuosa de Q-bencilo (1,39·10−4
moles de Q-bencilo (OH)/g). A continuación se añaden 0,457 g de GeO2 y 0,286 g de isopropóxido de aluminio.
Seguidamente se deja la mezcla agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del TEOS y los 7 g de agua.
Finalmente se añaden 1,40 g de HF (50% acuoso). La mezcla resultante se calienta a 150ºC en autoclaves recubiertos
internamente de PTFE. Después de 5 días de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 19 g de zeolita ITQ-16
por cada 100 g de gel de síntesis.
El patrón de difracción de rayos X se muestra en la figura 8.
Ejemplo 5
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si y Ge, y usando el catión TEA como agente director
de estructura.
30 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 39,26 g de una disolución acuosa de tetraetil-amonio (35%)
y 1,5 g de agua. A continuación se añaden 3,01 g de GeO2. Seguidamente se deja la mezcla agitando y evaporando el
etanol formado en la hidrólisis del TEOS. Finalmente se añaden 3,89 g de HF (48% acuoso). La mezcla resultante se
calienta a 140ºC en autoclaves recubiertos internamente de PTFE en un horno provisto con un sistema de rotación (60
rpm). Después de 48 h de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 25 g de zeolita ITQ-16 por cada 100 g de gel
de síntesis.
El patrón de difracción de rayos X se muestra en la figura 9.
Ejemplo 6
Este ejemplo muestra la preparación de ITQ-16 conteniendo Si, Ge y Al, y usando el catión TEA como agente
director de estructura.
15 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 25,85 g de una disolución acuosa de tetraetil-amonio (35%).
A continuación se añaden 3,77 g de GeO2 y 1,2 g de isopropóxido de aluminio. Seguidamente se deja la mezcla
agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del TEOS. Finalmente se añaden 2,47 g de HF (50% acuoso).
La mezcla resultante se calienta a 140ºC en autoclaves recubiertos internamente de PTFE en un horno provisto con
un sistema de rotación (60 rpm). Después de 3 días de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 23 g de zeolita
ITQ-16 por cada 100 g de gel de síntesis.
El patrón de difracción de rayos X se muestra en la figura 10.
Ejemplo 7
Este ejemplo ilustra la síntesis de ITQ-16 conteniendo Si, B y Ge, y usando el catión DABCO-bencilo como agente
director de estructura.
7,32 g de tetraetil-ortosilicato (TEOS) se hidrolizan en 10,1 g de una disolución acuosa de DABCO-bencilo (2·10−3
moles de DABCO-bencilo (OH)/g) y 0,92 g de agua. A continuación se añaden 0,245 g de GeO2, 0,0927 g de ácido
bórico y 1 g de agua. Seguidamente se deja la mezcla agitando y evaporando el etanol formado en la hidrólisis del
TEOS. Finalmente se añaden 0,754 g de HF (50% acuoso). La mezcla resultante se calienta a 150ºC en autoclaves
recubiertos internamente de PTFE. Después de 7 días de calentamiento, se filtra la mezcla y se obtienen 14 g de zeolita
ITQ-16 por cada 100 g de gel de síntesis.
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REIVINDICACIONES
1. Un material microporoso, denominado ITQ-16, constituido por polimorfos A, B, y C, constituyente de la zeolita
Beta, pero con una relación diferente entre dichos polimorfos, caracterizado porque en su forma calcinada tiene la
siguiente fórmula empírica:
x(M1/nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1 − g)SiO2
en la que:
- T representa uno o varios elementos diferentes de Ge y Si, con un estado de oxidación +4;
- X representa uno o varios elementos con estado de oxidación +3 y
- M representa H+ o uno o varios cationes inorgánicos con carga +n,
- t está comprendido entre 0 y 0,1,
- g está comprendido entre 0 y 0,33,
- x está comprendido entre 0 y 0,2,
y porque, tal como se sintetiza, su patrón de difracción de rayos X presenta dos picos a ángulos 2θ de 6,9º ± 0,5º, y
9,6º ± 0,5, y simultáneamente un pico más ancho alrededor de un valor 2θ de 7,4º ± 0,5º.
2. Un material microporoso según la reivindicación 1, caracterizado porque la intensidad relativa de los picos a
6,9º ± 0,5º y 9,6º ± 0,5º con relación a la intensidad del pico a 7,4º ± 0,5º cumple con la relación I9,6/I7,4 y siendo la
relación I6,9/I7,4 mayor que cero y menor que∞.
3. Un material microporoso según la reivindicación 1 ó 2, caracterizado porque tiene un patrón de difracción de
rayos X, tal como se sintetiza, con los siguientes valores de ángulo 2θ e intensidad relativa I/Io.



















donde d significa una intensidad entre 0,001 y 20%; m significa intensidad media, entre 20 y 40%; f significa intensidad
fuerte, entre 40 y 60%, mf significa intensidad muy fuerte, entre 60 y 100%.
4. Un material microporoso según la reivindicación 1, caracterizado porque T representa uno o varios elementos
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5. Un material microporoso según la reivindicación 1, caracterizado porque X representa uno o varios elementos
en un estado de oxidación +3 elegidos del grupo que consiste en Al, Ga, B, Cr y Fe.
6. Un material microporoso según la reivindicación 1, caracterizado porque M representa un catión mono o
divalente en un estado de oxidación +n elegido del grupo que consiste en H+, Li+, Na+, K+, Ca2+, Mg2+.
7. Un proceso para la síntesis de un material microporoso, denominado ITQ-16, constituido por polimorfos A, B,
y C, constituyente de la zeolita Beta, pero con una relación diferente entre dichos polimorfos, que la forma calcinada
tiene la siguiente fórmula empírica:
x(M1/nXO2) : tTO2 : gGeO2 : (1 − g)SiO2
en donde:
- T representa uno o varios elementos diferentes de Ge y Si, con un estado de oxidación +4;
- X representa uno o varios elementos con estado de oxidación +3 y
- M puede ser H+ o uno o varios cationes inorgánicos con carga +n, y
- t está comprendido entre 0 y 0,1,
- g está comprendido entre 0 y 0,33, y
- x está comprendido entre 0 y 0,2,
como se define en la reivindicación 1, caracterizado porque comprende preparar de una mezcla de reacción que
comprende al menos:
- aniones fluoruro como agente mineralizante,
- agua,
- un catión seleccionado del grupo que consiste en TEA, DABCO-bencilo, Q-bencilo y sus mezclas como
agentes directores de estructura,
a un pH entre 5 y 8,5, y someterla a calentamiento a una temperatura entre 110ºC y 200ºC.
8. Un proceso de síntesis según la reivindicación 7, caracterizado porque la mezcla de reacción está a un pH entre
6 y 8.
9. Un proceso de síntesis según la reivindicación 7, caracterizado porque la mezcla de reacción se somete a
calentamiento a una temperatura entre 130ºC y 175ºC.
10. Un proceso de síntesis según la reivindicación 7, caracterizado porque la mezcla de reacción tiene una com-
posición en términos de relaciones molares dentro de los siguientes intervalos:
H2O/(SiO2+GeO2) = entre 1000 y 0,5,
HF/(SiO2+GeO2) = entre 3 y 0,01,
(SiO2+GeO2)/TO2= entre 10 y∞,
(Si+Ge)/X = entre 5 y∞,
donde X representa un elemento en su estado de oxidación trivalente, y T representa un elemento en su estado de
oxidación tetravalente, diferente de Si y Ge.
11. Un proceso de síntesis según la reivindicación 10, caracterizado porque la relación H2O/(SiO2+GeO2) está
entre 100 y 2.
12. Un proceso de síntesis según la reivindicación 10, caracterizado porque la relación HF/(SiO2+GeO2) está
entre 1 y 0,03.
13. Un proceso de síntesis según la reivindicación 10, caracterizado porque la relación (SiO2+GeO2)/TO2 está
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14. Un proceso de síntesis según la reivindicación 10, caracterizado porque la relación (Si+Ge)/Xes mayor de 15.
15. Un proceso de síntesis según cualquier reivindicación de 7 a 14, caracterizado porque se usa el catión DABCO-
bencilo como agente director de estructura, y porque la mezcla de reacción tiene una composición en términos de
relaciones molares dentro de los siguientes intervalos:
DABCO-bencilo/(SiO2+GeO2) entre 3 y 0,01,
GeO2/(SiO2+GeO2), definido como g, entre 0,17 y 0,001.
16. Un proceso de síntesis según cualquier reivindicación de 7 a 14, caracterizado porque se usa el catión Q-
bencilo como agente director de estructura, y porque la mezcla de reacción tiene una composición en términos de
relaciones molares dentro de los siguientes intervalos:
Q-bencilo/(SiO2+GeO2) entre 3 y 0,01,
GeO2/(SiO2+GeO2), definido como g, entre 0,2 y 0,001.
17. Un proceso de síntesis según cualquier reivindicación de 7 a 14, caracterizado porque se usa el catión TEA
como agente director de estructura, y porque la mezcla de reacción tiene una composición en términos de relaciones
molares dentro de los siguientes intervalos:
TEA/(SiO2+GeO2) entre 3 y 0,01, y
GeO2/(SiO2+GeO2), definido como g, entre 0,33 y 0,001.
18. Un proceso de síntesis según cualquier reivindicación de 7 a 14, caracterizado porque se usan mezclas de
cationes DABCO-bencilo y Q-bencilo como agente director de estructura, y porque la mezcla de reacción tiene una
composición en términos de relaciones molares dentro de los intervalos:
(DABCO-bencilo+Q-bencilo)/(SiO2+GeO2) entre 3 y 0,01,
GeO2/(SiO2+GeO2), definido como g, entre 0,2 y 0,001, y DABCO-bencilo/(DABCO-bencilo+Q-bencilo): entre 0
y 1, ambos excluidos.
19. El uso de un material microporoso definido según cualquiera reivindicación de 1 a 6, como un catalizador de un
proceso seleccionado del grupo que consiste en un proceso de craqueo, proceso de hidro-craqueo, proceso de hidro-
craqueo suave de hidrocarburos y/o hidrocarburos funcionalizados, proceso de hidro-isomerización de olefinas, un
proceso de alquilación de olefinas con isoparafinas y un proceso de alquilación de compuestos aromáticos con olefinas
o alcoholes.
20. El uso como un material microporoso según la reivindicación 19, caracterizado porque dicha alquilación de
compuestos aromáticos con olefinas es un proceso de alquilación de benceno con propileno.
21. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6, como un catalizador en
procesos de oxidación selectiva de compuestos orgánicos usando H2O, peróxidos o hidro-peróxidos orgánicos como
oxidantes.
22. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6, como un catalizador en
un proceso de oxidación elegido entre un proceso de oxidación tipo Bayer-Villiger y un proceso de oxidación tipo
Oppenauer.
23. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6, como un catalizador en un
proceso de reducción tipo Meerwein-Pondorf-Verley.
24. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6, como un componente de
catalizadores para la eliminación de compuestos orgánicos volátiles (VOC).
25. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6 que incluye Ti, como un
catalizador para la epoxidación de olefinas, usando hidroperóxidos inorgánicos u orgánicos, tales como por ejemplo,
H2O, tercbutil-hidroperóxido, hidroperóxido de cumeno, como agentes oxidantes en un proceso de oxidación elegido
del grupo que consiste en un proceso de oxidación de alcanos, un proceso de oxidación de alcoholes y un proceso de
oxidación de tio-éteres a sulfóxidos y sulfonas.
26. El uso de un material microporoso definido según cualquier reivindicación de 1 a 6 que contiene Sn, como un
catalizador en un proceso elegido entre un proceso de oxidación Bayer-Villiger usando H2O2 como agente oxidante, y
un proceso de amoximación de ciclohexanona a ciclohexanona-oxima con NH3 y H2O2.
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